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1 . This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining Authority 
and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This RBPORT consists of a total of 



. sheets, including this cover sheet 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have been 
amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority (see Rule 
70. 1 6 and Section 607 of tiie Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



. sheets. 



3. This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion wifli r^ard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial aDplicabilitv: 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 
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Intemado^^H^Hcation No. 

PCT/EP2003/013170 



L Basis of the report 



1. With regard to the elements of the international application:* 
I I the international application as originally filed 
the description: 

pages 1.8 



, filed with the letter of 



, as originally filed 

, filed with the demand 



the claims: 

pages 

pages 



pages 



1-10 



^ , as originally filed 

, as amended (together with any statement under Article 19 
, filed with the demand 



I I the drawings: 
pages 



filed with the letter of 21 January 2005 (21.01.2005) 



, as originally filed 

, filed with the demand 



the sequence listing part of the description: 
pages 

pages ^ 



, filed with the letter of 



, as originally filed 

filed with the demand 



filed with the letter of 



I^tl^S^^^Lf". *f Suage, all tijeelements niarked above were available or fimiished to this Authority in the language in which 
me mtemational application was filed, unless otherwise indicated under this item. e s * wmwi 

Tliese elements were available or furnished to this Authority in the following language which is: 

LJ tiie language of a translation fimiished for the purposes of international search (under Rule 23.1(b)). 
I — I flie language of publication of the international application (under Rule 48.3(b)). 

55^r^^^ translation fimiished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55.2 and/ 

With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application the intemational 
preliminary examination was carried out on the basis ofthe sequence listing' ^ppiicanon, me mtemational 

contained in the intemational application in written form. 

D filed together with the intemational application in computer readable form. 

I — I furnished subsequently to this Authority in written form. 

□ furnished subsequently to tfiis Authority in computer readable form. 

□ The statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond Ae disclosure in the 
international application as filed has been furnished. 

U TTie statement tiiat the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 
been furnished. * 

The amendments have resulted in the cancellation of: 

□ the description, pages 

□ the claims, Nos. 

□ tiie drawings, sheets/fig 



5. CH has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered to go 

beyond the disclosure as filed, as indicated in the 

♦ Replacement sheets whi^^^ have been furnished to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 
Mjf) ""''Sinally filed- and are not annexed to this report since they do not contain amendment (R%llo J 6 

**Any replacement sheet containing such amendments must be referred to under item I and annexed to this report. 
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IV. Lack of unity of Invention 



1 . In response to the invitation to restrict or pay additional fees the applicant has: 

restricted the claims. 
1^ paid additional fees. 
□ paid additional fees under protest. 

neither restricted nor paid additional fees. 

9 I I This Authority found that the requirement of unity of invention is not complied with and chose, according to Rule 68.1, 

2. I — I not to mvite the applicant to restrict or pay additional fees. > b , 



3. Hiis Authority considers that the requirement of unity of invention in accordance with Rules 13.1, 13.2 and 13.3 is 
□ complied with. 

□ 

not complied with for the following reasons: 



4. Consequently, the following parts of the international application were the subject of international preliminary examination 
" in establishiflg thisTeport: - 

^ all parts. 

□ the parts relating to claims Nos. 
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Supplemental Box 

(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 

Continuation of: IV . 

Lack o£ unity o£ Invention 

This Examining Authority has determined that the 
international application contains multiple inventions or 
groups of inventions which are not linked by a single 
general inventive concept (PCT Rule 13.1), as follows: 

I. Claims 1 to 4, 9, 10 : A method and a reactor for 
producing alkylamines by reacting C1-C4 alkanols with 
ammonia in a fixed bed in the presence of a shape- 
selective fixed-bed catalyst, characterized in that the 
fixed bed is a single coherent fixed bed and pipes 
through which coolant is guided in order to regulate the 
temperature of the fixed bed are provided within this 
fixed bed. 

II. Claim 5: A method of producing alkylamines by 
reacting C1-C4 alkanols with ammonia in a fixed bed in 
the presence of a shape-selective fixed bed catalyst, 
characterized in that some of the feed material is fed to 
the fixed bed at a location at which there is already 
reacted reaction mixture which has a higher temperature 
than the supplied feed material. 

III. Claim 6: A method of producing alkylamines by 
reacting C1-C4 alkanols with ammonia in a fixed bed in 
the presence of a shape-selective fixed bed catalyst, 

•-characteri-z«d - in that. some, of the . f eed_material in liquid 
form is introduced into the reactor in such a way that 
evaporation takes place on the fixed catalyst bed. 
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Continuation of: I V . 

IV. Claim 7: A method of producing alkylamines by 
reacting C1-C4 alkanols with ammonia in a fixed bed in 
the presence of a shape-selective fixed-bed catalyst, 
characterized in that the fixed catalyst bed is 
additionally supplied with a heat-transfer medium that is 
inert to the reaction products and the feed material and 
does not significantly influence the activity and 
selectivity of the catalyst. 

The reasons for this are as follows: 



In light of the documents cited in the application and in 
the search report, EP-A-0 534 195 (Dl) and EP-A-0 763 519 
(D2) , the problem addressed by the application can be 
defined as that of providing improved methods and 
reactors for producing alkylamines by reacting alkanols 
with ammonia in the fixed bed. In order to solve this 
problem, the applicant provides four different methods 
that are intended to ensure better heat transfer of the 
reaction and thereby more advantageous product 
distribution and lower expenditure on apparatus. The 
solutions proposed in these four different methods are 
characterized by very different technical features: 1. 
coolant pipes in the fixed bed, 2. feed location for the 
feed material in the fixed bed, 3. evaporation of the 
feed material in liquid form on the catalyst, and 4. 
additional inert heat-transfer medium, and therefore do 
.npt.haye a common technical feature that links the 
different methods. Since the problem of heat transfer and 
its effect in the production of alkylamines by reacting 
C1-C4 alkanols with ammonia in a fixed bed in the ' 
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Continuation of: IV, 



presence of a shape -selective fixed-bed catalyst are also 
known (see Dl, in particular column 1, line 21 to column 
4, line 18; claims 1 to 11 and 20, and figures 1 and 2), 
the different methods are also not linked by a previously 
unknown problem to be solved. 

The aforementioned groups of claims therefore lack unity 
of invention under PCT Rule 13.1 and 13.2 both in terms 
of the special technical features and in terms of the 
problems solved . 



The international search has been carried out for all the 
aforementioned inventions. 



In response to the request to limit the claims and/or pay 
additional fees under PCT Rule 68.2, the applicant opted 
to pay all additional examination fees. This written 
report therefore includes all the inventions claimed in 
the present application. 
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Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 

citations and explanations supporting such statement 


1 


Statement 






Novelty (N) Claims 1-10 YES 




Claims 


NO 




Inventive step (IS) Claims ^ ' 


9, 10 YES 




Claims 1-5 


/ 7, 8 NO 




Industrial applicability (lA) Claims ^ 


.-10 YES 




Claims 


NO 


A* 


Citations and explanations 






This report makes reference to the following documents: 




Dl: EP 0 534 195 






D2: EP 0 763 519 






1. Invention I (claims 1-4, 9 and 10) 






1»1 Novelty 






The method claimed in claim 1 of the present application 




and the reactor according to claim 4 differ from the 




method and reactor described in Dl in that a shape - 




selective catalyst is used in the method 


and the reactor 




contains a shape- selective catalyst. The 


subject matter of 




claims 1 to 4, 9 and 10 is therefore novel within the 




meaning of PCT Article 33(2) . 






1.2 Inventive step 






The subject matter of claims 1 to 4 does 


not involve an 




inventive step within the meaning of PCT 


Article 33 (3) . 




The method according to claim 1 and the reactor according 




to claim 4 differ from the method and reactor disclosed in 




Dl merely in that a shape -selective catalyst is used in 




the method and the reactor contains a shape-selective 
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catalyst. The use of shape -selective instead of amorphous 
catalysts for improving the reaction process in chemical 
reactions is considered a conventional measure for a 
person skilled in the art, in particular in the present 
method because a person skilled in the art is already 
familiar with the use of form- selective catalysts of this 
type in the production of alkylamines from alkanols and 
ammonia (see, for example, D2) . 

The selection of boiling water cooling as the cooling 
method and the selection of the pressure in the coolant 
and in the fixed catalyst bed in claims 2 and 3 lie within 
the scope of what a person skilled in the art routinely 
does on the basis of familiar considerations. The subject 
matter of claims 2 and 3 therefore also does not involve 
an inventive step. 

The combination of features contained in dependent claims 
9 and 10 with the features of claim 4, to which they 
refer, does not appear to be obvious from the prior art. 
Claims 9 and 10 therefore meet the requirements of PCT 
Article 33 (3) . 

2. Invention 2 (claim 5) 

2.1 Novelty 

The subject matter of claim 5 is novel within the meaning 
of PCT Article 33(3) . 

2 . 2 Inventive step 

-The subject matter of claim 5 does not involve an 
inventive step within the meaning of PCT Article 33(3) . 
In light of D2, which describes the production of 
methylamines by reacting methanol and ammonia in the fixed 
FormPCT/IPEA/409 (BoxV) (January 1994) ' 
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catalyst bed with a zeolite catalyst and which can be 
considered the closest prior art, the problem addressed by 



the application can be defined as that of providing an 
additional method of producing alkyalamines (it should be 
noted that zeolite catalysts are regarded as shape- 
selective catalysts) . To solve this problem, the applicant 
provides the method defined in claim 5, which method is 
characterized in that 3 0 to 90% of the feed material is 
fed to the fixed catalyst bed at at least one location at 
which there is already reacted reaction mixture which has 
a higher temperature than the supplied feed material. Such 
a process is a generally conventional standard method for 
improving the heat transfer in chemical reactions. The 
method according to claim 5 therefore does not involve an 
inventive step. 

3. Invention 3 (claim 6) 

3.1 Novelty 

The subject matter of claim 6 is novel within the meaning 
of PCT Article 33(2) . 

3.2 Inventive step 

The subject matter of claim 6 involves an inventive step 
within the meaning of PCT Article 33(3) . 
In light of D2 , which describes the production of 
methylamines by reacting methanol and ammonia in the fixed 
catalyst bed with a zeolite catalyst and which can be 
considered the closest prior art, the problem addressed by 
the application can be defined as that of providing an 
additional method of producing alkylamines. To solve this 
problem, the applicant "provides 'the" method ^ in" 
claim 6, which method is characterized in that some of the 
feed material in liquid form is introduced into the 
reactor in such a way that evaporation takes place on the 
Form PCT/IPEA/409 (BoxV) (January 1994) 
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fixed catalyst bed. Carrying out the method in this manner 
is not obvious from the teachings of Dl and/or D2 . The 
method according to claim 6 therefore involves an 
inventive step. 



4, Invention 4 (claiias 7 and 8) 
4.1 Novelty 

The subject matter of claims 7 and 8 is novel within the 
meaning of PCT Article 33(2) . 

4 • 2 Inventive s t ep 

The present application fails to meet the requirements of 
PCT Article 33(1) because the subject matter of claims 7 
and 8 does not involve an inventive step within the 
meaning of PCT Article 33(3) . 

Claims 7 and 8 relate to a method of producing 
alkyalamines by reacting alkanols with ammonia in the 
fixed bed, an additional inert heat- transfer medium (for 
example, water) being fed to the fixed bed via the reactor 
feed inlet. The addition of inert compounds such as water 
or water vapor for improving heat dissipation in chemical 
processes is a routine measure for a person skilled in the 
art . The method according to claims 7 and 8 therefore does 
not involve an inventive step. 
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Aktenzelchen des Anmelders Oder Anwalts 
B02/D592PC 


WEITERES VORGPHF W s'®^® MIttellung Qber die Ubersendung des Internalionalen 
• cnco V v^n^cnci^ vorlaufigen PrOfungsberichls (Formblatt PCT/IPEAAH6) 


Internationales Aktenzelchen 
PCT/EP 03/13170 


Intennationales Anmeldedatum (Tag/MonaWahr) 
24.11.2003 


Priorltatsdatum (Tag/MonaUJahr) 
26.11.2002 



Internationale Patentklasslfikatlon (IPK) oder natlonale Klassifikation und IPK 
C07C209/t6 



Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



1 . Dieser internatlonale vorlauflge PrQfungsbericht wurde von der mit der Internatlonalen vorlaufigen PrQfung 
beauflragten BehOrde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikei 36 Qbermlttelt. 



2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 8 Blotter einschlieBIIch dieses Deckblatts. 



ISI AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschrelbungen, Anspruchen 
undbder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, undX^der Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtlgungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Venwaltungsrichtlinlen zum 

Diese Aniagen umfassen Insgesamt 2 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

I ^ Qrundlage des Bescheids 

II □ Prioritat 

III □ Kelne Ersteilung eines Gutachtens Qber Neuheit, erffnderische T§tigke!t und gewerbliche Anwendbarkelt 

IV El Mangelnde EInheitlichkelt der Erflndung 

V El BegrQndete Feststellung nach Regel 66.2 a)ii) hlnslchtllch der Neuheit, der erfinderlschen Tatlgkeit und der 

gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erkldrungen zurStQtzung dieser Feststellung 

VI □ Bestimmte angefQhrte Unterlagen 

VI I □ Bestimmte Mangel der internatlonalen Anmeldung 

VNI □ Bestimmte Bemerkungen zur intemationalen Anmeldung 



Datum der Elnreichung des Antrags 
24.11.2003 


Datum der Fertlgsteilung dieses Berichts 
23.02.2005 


Name und Postanschrift der mit der Intemationalen PrQfung 
beauflragten Behorde 

^ Europaisches Patentamt - P.B. 5818 Patentlaan 2 
^ NL-2280 HV RiJswIJk - Pays Bas 
^/ Tel. +31 70 340 - 2040 Tx: 31 651 epo nl 
Fax: +31 70 340 - 301 6 


BevollmSchtigter Bedtensteter 

ZGivas.B i ^)) 

Tel. +31 70 340-3667 
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I. Grundlage des Berichts 

1. HInsichtlich der Bestandteile der internationalen Anmeldung (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine 
Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprQnglich 
eingereiclit'' und sind ilim niclit beigefugt, weii sie l<eine Anderungen enttialten (Regein 70, 16 and 70. 17)): 



Beschreibung, Seiten 

1 -8 In der ursprDnglich eingerelchten Fassung 



Anspruche, Nr. 

1-10 eingegangen am 21 .01 .2005 mit Schreiben vom 21 .01 .2005 

2. HInsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die Internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich urn: 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der Internationalen Recherche eingereicht worden ist 
(nach Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fiir die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht 
worden ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. HInsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- undA>der Aminosauresequenz. ist die 
Internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtrSglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht wonden Ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Infomnationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ AnsprQche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen GrOnden nach Auffassung der Behorde Qber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen; sie sind diesem Bericht 
beizufugen.) 
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6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 

IV, Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

1 . Auf die Aufforderung zur Einschrankung der Anspruche oder zur Zahlung zusatzlicher Gebuhren hat der 
Anmelder: 

□ die Anspruche eingeschrankt. 
13 zusatzliche Gebuhren entrlchtet. 

□ zusatzliche Gebuhren unter Widerspruch entrichtet. 

□ weder die Anspruche eingeschrankt noch zusatzliche GebQhren entrichtet. 

2. □ Die Behorde hat festgestellt, daB das Erfordernis der Einheitlichkeit der Erfindung nicht erfullt ist, und hat 

gemaB Regel 68.1 beschlossen, den Anmelder nicht zur Einschrankung der Anspruche oder zur Zahlunq 
zusatzlicher GebQhren aufzufordern. 

3. Die Behorde ist der Auffassung, daB das Erfordennis der Einheitlichkeit der Erfindung nach den Reaein 131 
13.2 und 13.3 

□ erfullt ist. 

□ aus folgenden Grunden nicht erfullt ist: 

4. Daher wurde zur Erstellung dieses Berichts eine Internationale voriSufige Prufung fur folgende Telle der 
internationalen Anmeldung durchgefuhrt: 

la alle Teile. 

□ die Teile, die sich auf die Anspruche Nr. beziehen. 

V. Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderlschen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 
Neuheit (N) 

Erfinderische Tatigkeit (IS) 



Ja: 


Anspruche 


1-10 


Nein: 


Anspruche 




Ja: 


Anspruche 


6,9,10 


Nein: 


Anspruche 


1-5,7,8 


Ja: 


Anspruche: 


1-10 


Nein: 


Anspruche: 





2. Unterlagen und Erklarungen: 
slehe Beiblatt 
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Zu Punkt IV 

Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

Diese Behdrde hat festgestellt, daB die Internationale Anmeldung mehrere Erfindungen 
Oder Gruppen von Erfindungen enthalt, die nicht durch eine einzige allgemeine 
erfinderische Idee verbunden sind (Regel 13.1 PCT), namlich: 

I. Anspruche 1-4,9,10: Bin Verfahren und ein Reaktor zur Herstellung von Alkylaminen 
durch Umsetzung von C1-C4-Alkanolen nnit Ammoniak in einem Festbett in Gegenwart 
eines formselektiven Festbettkatalysators, dadurch gekennzeichnet, daB das Festbett 
als einziges zusammenhangendes Festbett vorliegt und Innerhalb dieses Festbettes 
Rohre verlaufen durch die Kiihlmlttel geleitet werden um die Temperatur des Festbettes 
zu regeln. 

II. Anspruch 5: Ein Verfahren zur Herstellung von Alkylaminen durch Umsetzung von 
C1-C4-Alkanolen mit Ammoniak in einem Festbett in Gegenwart eines formselektiven 
Festbettkatalysators, dadurch gekennzeichnet, daB ein Tell der Edukte dem Festbett an 
einer Stelle zugefuhrt wird an der bereits umgesetztes Reaktiongemisch, welches eine 
hdhere Temperatur als die zugefuhrten Edukte aufweist, vorliegt. 

III. Anspruch 6: Ein Verfahren zur Herstellung von Alkylaminen durch Umsetzung von 
C1-C4"Alkanolen mit Ammoniak in einem Festbett in Gegenwart eines formselektiven . 
Festbettkatalysators, dadurch gekennzeichnet, daB ein Teil der Edukte in flussiger 
Form so in den Reaktor eingefuhrt wird, daB eine Verdampfung auf dem 
Katalysator-Festbett stattfindet. 

IV. Anspruch 7: Ein Verfahren zur Herstellung von Alkylaminen durch Umsetzung von 
C1-C4-Alkanolen mit Ammoniak in einem Festbett in Gegenwart eines formselektiven 
Festbettkatalysators, dadurch gekennzeichnet, daB dem Katalysator-Festbett zusatzlich 
ein Warmetragermedium, das gegeniiber den Reaktionsprodukten und Edukten inert ist 
und die Aktivitat und Selektivitat des Katalysators nicht wesentlich beeinfluBt. 

Die Grunde dafur sind die folgenden: 

Im Hinblick auf die in der Anmeldung und im Recherchenbericht genannten Dokumente 
EP-A-0 534 195 (D1) und EP-A-0 763 519 (D2) laBt sich die der Anmeldung zugrunde 
liegende Aufgabe als Bereitstellung von verbesserten Verfahren und Reaktoren zur 
Herstellung von Alkylaminen durch Umsetzung von Alkanolen mit Ammoniak im 
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Festbett definieren. Zur Losung dieser Aufgabe stellt die Anmelderin vier verschiedene 
Verfahren bereit, welche eine bessere Warmefuhrung der Reaktion und dadurch eine 
vorteilhaftere Produktverteilung und einen geringeren apparativen Aufwand 
gewahrleisten sollen. Die in diesen vier verschledenen Verfahren vorgeschlagenen 
Losungen sind durch ganzlich verschiedene technische l\/lerkmale charakterisiert: 1 . 
Kuhlmittelrohre im Festbett, 2. Zufuhrungsort der Edukte im Festbett, 3. Verdampfung 
der Edukte in fliissiger Form auf dem Kataiysator und 4. zusatziiches inertes 
Warmetragermedium und weisen somit kein gemelnsames technlsches IVierkmal auf 
das die unterschiedlichen Verfahren verbindet. Da auch das Problem der 
Wamiefuhrung und seine Auswirkung bei der Herstellung von Alkylaminen durch 
Umsetzung von C1-C4-AIkanolen mit Ammoniak in einem Festbett in Gegenwart eines 
formselektiven Festbettkatalysators bekannt ist (siehe Dokument D1 , insbesondere 
Spalte 1 , Zeile 21 bis Spalte 4, Zeile 18; Anspriiche 1 bis 1 1 und 20 und Abbiidungen 1 
und 2), besteht weiterhin kelne Verbindung zwischen den verschledenen Verfahren, die 
auf eine bisher unbekannte zu losende Aufgabe zuriickzufuhren ist. 
Somit liegt weder hinsichtlich der besonderen technischen Merkmale noch hinsichtlich 
der gelosten Probleme zwischen den genannten Gruppen von Anspriichen 
Einheitlichkeit der Erfindung nach Regein 13.1 und 13.2 PCT vor. 

Die Internationale Recherche wurde fur alle oben genannten Erfindungen durchgefuhrt. 

Auf die Aufforderung zur Einschrankung der Anspriiche und/oder der Zahlung 
zusatzlicher Gebuhren gemaB Regel 68.2 PCT hat die Anmelderin mit der Zahlung aller 
zusatzlichen PrQfungsgebuhren reagiert. Dieser schriftliche Bescheld umfaBt daher alle 
in der vorliegenden Anmeidung beanspruchten Erfindungen. 



Zu Punkt V 

Begrundete Feststellung hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkelt 
und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung 
dieser Feststellung 

Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 

D1:EP 0 534 195 
D2: EP 0 763 519 
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1. Erfindunq 1 (Anspriiche 1-4. 9 und 10) 

1.1 Neuheit 

Das in Anspruch 1 der vorliegenden Anmeldung beanspruchte Verfahren und der 
Reaktor gemass Anspruch 4 unterscheiden sich von dem in D1 bescliriebenen 
Verfahren und Reaktor dadurch, dass ein fomiselel<tiver Katalysator in das Verfahren 
eingesetzt wird bzw. der Reaktor einen formselektiven Katalysator enthalt. Der 
Gegenstand der Anspriiche 1 - 4, 9 und 10 ist somit neu Im Sinne von Artikel 33(2) 
PCT. 

1.2 ErfinderischeTatigkeit 

Der Gegenstand der Anspriiche 1 bis 4 beruht nicht auf einer erfinderischen TStigkeit 
im Sinne von Artikel 33(3) PCT. 

Das Verfahren gemass Anspruch 1 und der Reaktor gemass Anspruch 4 unterscheiden 
sich von dem in D1 bereits offenbarten Verfahren und Reaktor lediglich dadurch, dass 
ein formselektiver Katalysator in das Verfahren eingesetzt wird bzw. der Reaktor einen 
formselektiven Katalysator enthalt. Die Verwendung von formselektiven anstelle von - 
amorphen Katalysatoren zur Verbesserung der Reaktionsfuhrung bei chemischen 
Reaktionen ist als eine fiir den Fachmann iibllche Routinemassnahme anzusehen, 
insbesondere bei dem vorliegenden Verfahren, da die Venvendung derartiger 
fomnselektlver Katalysatoren bei der Herstellung von Alkylaminen aus Alkanolen und 
Ammoniak dem Fachmann bereits gelaufig ist (vgl. z.B. D2). 

Die in den abhangigen Anspriichen 2 und 3 getroffene Auswahl der 
Siedewasserkuhlung als Kuhlung und des Druckes im Kuhlmittel und im Katalysator- 
Festbett liegen Rahmen dessen, was ein Fachmann aufgrund der Ihm gelaufigen 
Uberlegungen zu tun pflegt. Folglich liegt auch dem Gegenstand der Anspriiche 2 und 
3 keine erfinderische Tatigkeit zugrunde. 

Die Kombination der in den abhangigen Anspriichen 9 und 10 enthaltenen Merkmale 
mit den Merkmalen des Anspruchs 4, auf den sie sich beziehen, erscheint im Hinblick 
auf den Stand der Technik nIcht naheliegend. Die Anspriiche 9 und 10 erfQIIen somit 
die Erfordemisse des Artikels 33(3) PCT. 



2. Erfindunq 2 (Anspruch 5) 
2.1 Neuheit 
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Der Gegenstand des Anspruchs 5 ist neu im Sinne von Artikel 33(3) PCT. 
2.2 Erf inderische Tatigkeit 

Der Gegenstand des Anspruchs 5 beruht nicht auf einer erflnderlschen Tatigkeit im 
Sinne von Artikel 33(3) PCT. 

Im Hinblick auf Dokument D2, das die Herstellung von Metliylaminen durch Umsetzung 
von Metlianol und Ammoniak im Katalysator-Festbett mit einem Zeolithkatalysator 
beschreibt und das als nachstliegender Stand der Technik angesehen werden kann, 
laBt sich die der Anmeldung zu Grunde liegende Aufgabe als Bereitstellung eines 
weiteren Verfahrens zur Herstellung von Alkylaminen definieren ( Es sei darauf 
hingewiesen, dass Zeolithkatalysatoren als formselektive Katalysatoren angesehen 
werden). Zur Losung dieses Verfahrens stellt die Anmelderin das in Anspruch 5 
definierte Verfahren bereit, das dadurch gekennzeichnet ist, da3 30 bis 90 % der 
Edukte dem Katalysator-Festbett an mindestens einer Stelle zugefuhrt wird an der 
bereits umgesetztes Reaktionsgemisch welches eine hohere Temperatur als die 
zugefiihrten Edukte aufweist, voriiegt. Eine solche Vorgehensweise ist eine allgemein 
ubiiche Standardmethode zur Verbesserung der Warmefiihrung beichemischen 
Reaktionen. Daher unterliegt dem Verfahren gemaB Anspruch 5 keine erfinderische 
Tatigkeit. 

a, Erfmdung 3 (Anspruch 6) 

3.1 Neuheit 

Der Gegenstand des Anspruchs 6 ist neu im Sinne von Artikel 33(2) POT. 

3.2 Erfinderische Tatigkeit 

Der Gegenstand des Anspruchs 6 benjht weiterhin auf einer erfinderischen Tatigkeit im 
Sinne von Artikel 33(3) PCT. 

Im Hinblick auf Dokument D2, das die Herstellung von Methylaminen durch Umsetzung 
von Methanol und Ammoniak im Katalysator-Festbett mit einem Zeolithkatalysator 
beschreibt und das als nachstliegender Stand der Technik angesehen werden kann, 
laBt sich die der Anmeldung zu Grunde liegende Aufgabe als Bereitstellung eines 
weiteren Verfahrens zur Herstellung von Alkylaminen definieren. Zur Losung dieses 
Verfahrens stellt die Anmelderin das in Anspruch 6 definierte Verfahren bereit, das 
dadurch gekennzeichnet ist, daB ein Teil der Edukte in fliissiger Form so in den 
Reaktor eingefuhrt wird, daB eine Verdampfung auf dem Katalysator-Festbett 
stattfindet. Eine derartige Verfahrensfuhrung wird durch die Lehre von D1 und/oder D2 
nicht nahegelegt. Somit beruht das Verfahren gemaB Anspruch 6 auf einer 
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erfinderischen Tatigkelt. 

4. Erfindung 4 (Anspruche 7 und 8) 

4.1 Neuheit 

Der Gegenstand der Anspruche 7 und 8 ist neu Im SInne von Artikel 33(2) PCX. 

4.2 Erfinderische Tatigkeit 

Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordemisse des Artikels 33(1) PCT, weil 
der Gegenstand des Anspruche 7 und 8 niclit auf einer erfinderisclien Tatigkeit im 
Sinne von Artikel 33(3) PCT berulit. 

Die Anspruclie 7 und 8 betreffen ein Verfaiiren zur Herstellung von Alkylaminen durch 
Umsetzung von Alkanolen mit Ammoniak im Festbett, bei welcliem dem Festbett ein 
zusatzliches inertes Warmetragermedlum (z.B. Wasser) Qber den Reaktorzulauf 
zugefiihrt wird. Die Zugabe von inerten Verbindungen wie Wasser oder Wasserdampf 
zur Verbesserung der Warmeabfulir bei chemischen Prozessen ist eine dem 
Faciimann gelaufige RoutinemaBnalime. Dem Verfaiiren gemaB den Anspriiclien 7 
und 8 unterliegt somit keine erfinderisciie TStigkeit. 
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Geanderte Patentanspruche 



1. 

5 
10 

2. 
3. 

15 

4. 

20 

25 5. 
30 

35 6. 



Kontlnuierllches Verfahren zur Herstellung von Alkylaminen durch Umset- 
zung von Ci-4-AIkanolen mit Ammoniak In der Gasphase in Gegenwart eines 
fomnseiejctlven Festbettkatalysators in einem gekuhlten Reaktor, dadurcli 
gekennzelchnet, dass der formselektlve Festbettkatalysator im Reaktor in ei- 
nem einzigen zusammenhangenden Festbett vorliegt und innerhalb des 
Festbettes Rohre veriaufen, durch die Kiihlmrttel geleitet w^erden, um die 
Temperatur des Festbettes zu regeln. 

Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekennzelchnet, dass die KQhlung 
durch Siedewasserkuhlung erlblgt. 

Verfahren nach Anspruch 1 Oder 2, dadurch gekennzelchnet dass der Druck 
im KQhImittel 40 bis 220 bar betragt und der Druck Im Katalysator-Festbett 
10 bis 50 bar betrSgt. 

Reaktor zur Umsetzung von Ci-4-Alkanolen mit Ammoniak In der Gasphase 
zur Herstellung von Alkylaminen. enthaltend einen fomiselektlven Festbett- 
katalysator, dadurch gekennzelchnet, dass der Festbettkatalysator im Reak- 
tor in einem einzigen zusammenhangenden Festbett vorliegt und Innerhalb 
des Festbettes Rohre veriaufen, durch die ein KQhImittel geleitet werden 
kann. 

Kontlnuierllches Verfahren zur Herstellung von Alkylaminen durch Umset- 
zung von Ci^-Alkanolen mft Ammoniak In der Gasphase In Gegenwart eines 
fomiselekliven Festbettkatalysators In einem Reaktor. dadurch gekennzelch- 
net, dass 30 - 90% der In den Reaktor eIngefQhrten C4-4-Alkanole, des Am- 
moniaks Oder von Gemischen davon dem Katalysator-Festbett an mindes- 
tens einer Stelle zugefuhrt wird, an der eIn berelts umgesetztes Reaktlons- 
gemisch aus Ci^^-Alkanolen und Ammoniak voriiegt. das eine hohere Tem- 
peratur als die zugefQhrten Ci^-Alkanole, Ammoniak oder Gemlsche davon 



Kontinulerliches Verfahren zur Herstellung von Alkylaminen durch Umset- 
zung von Ci.4-Alkanolen mit Ammoniak in der Gasphase in Gegenwart eines 
formselektlven Festbettkatalysators In einem Reaktor, dadurch gekennzeich- 
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net, dass ein Teil der Ci-4-Alkanole, des Ammoniaks Oder von Gemischen 
davon in flQssiger Form so in den Reaktor eingefuhrt wird, dass eine Ver- 
dampiiing aiff dem Katalysator-Festbett stattflndet. 

5 7. Kontinuierliches Verfaliren zur Herstellung von Alkylaminen durcli Umset- 
zung von Ci-*-Alkgnolen mit Ammoniak in der Gasphase in Gegenwart.eines 
formselektiven Festbettkatalysators in einem Reaktor, dadurch gekennzeich- 
net dass dem. Katalysator-Festbett iiber den Reaktorzulauf zusatzlich ein 
Wirmetragemiedlum zugefQhrt wird, das gegenCiber den Ci^-Alkanolen und 
10 Ammoniak und den Realctionsprodukten Inert ist und/oder die Aktivitat und 

SeiektivitSt des Katatysators nicht wesentlich beeinflusst. 

8. Verfahren nach Anspnjch 7, dadurch gekennzeiclinet, dass das WannetrS- 
germedium Wasser ist oder enthalt 

15 

9. Verfaliren nach einem der Arispruche 5 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass 
es in einem Reaktor gema& Anspmch 4 durchgefuhrt wird. 

10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass die in den Reak- 
20 tor eingefuhrten Ci^-Alkanole, Ammoniaks oder Gemische davon radial zur 

Langsachse des Reaktors gefuhrt werden. 
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